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液体急冷したLa－Fe合金に於ける超常磁性モデルの計算
近藤　慎一郎
Calculation　of　Superparamagnetism　Model
　　　　　　in　Melt－Spun　La－Fe　Alloys．
　　　　　By
Shinichiro　KONDO
　Two　dimensional　Ising　model　was　studied　so　as　to　investigate　the　properties　of　superparamagnetism　in
which　interaction　exists　between　clusters　such　as　the　case　of　melt－spun　L，a－Fe　alloys．　Based　on　the　theory
of　Vdovichenko，　the　statistical　properties　of　this　model　were　investigated．　Obtained　Curie　temperature
are　dependent　of　distance　between　clusters　and　cluster　size．　Curie　temperature　is　nearing　that　of　2
－dimensional　Ising　square　lattice　with　increase　of　cluster　size　while　the　system　does　not　show　phase　tran－
sition　when　cluster－cluster　distance　is　beyond　critical　length．　It　is　supposed　that　this　system　involves
both　properties　of　1－dimension　and　2－dimension　from　the　behavior　of　Curie　temperature．
1．緒　言
　Feなどの強磁性体を微粒子にしてHg中へ分散さ
せると超常磁性が現われる事が知られている馬また
磁性流体なども超常磁性を示し，今後超常磁性体の工
学的応用が更に期待される。一般に超常磁性体では常
磁性体と同じくヒステリシスや残留磁化が存在しない
が，弱い印加磁場（～106Alm）で磁性曲線が飽和傾
向を示す。これは常磁性体では，磁気モーメントの単
位が原子や磁性イオンであるのに対して，超常磁性体
では例えばCu－C。系2）を例にとれば，　C、マトックス
中に析出したC。微粒子自体が磁気モーメントの単位
であるため，比較的弱い磁場で飽和傾向を示すのであ
る。
　超常磁性体のこの様な磁気的挙動に対して，これま
で主に磁性クラスター間に相互作用が存在しない場合
について解析が行なわれてきた。磁気的相互作用が存
在する場合についても分子場近似の範囲内に留まって
きていた。Kneller　3）などが相互作用の存在する系に
ついて経験式を導出しているものの，物理的な意味付
けが明確でない。このように相互作用が存在する超常
磁性系についてはまだ理論的に取り扱かわれていな
い。
　ところで，液体急冷したLa－Fe合金でも三百原子
程度の微細な磁性クラスターが存在し，クラスター間
に磁気的相互作用が存在していることが判ってい
る4）。この磁気的相互作用について結晶粒界に析出
したFe－rich相（以下Bridgeと称する。）が磁気的に
クラスターを結合させている可能性が考えられる。本
研究ではクラスター間の磁気的相互作用について2次
元上のイジングスピソで単純なモデルを設定し，分配
関数の厳密解を解析的に求めた。この系で得られた分
配関数の統計的な性質は相互作用の存在する超常磁性
の全般の磁気的な性質を解明する一助になると思われ
る。
2．計算に用いたモデル
Fig．1は液体急冷したLa－Fe合金に於いて粒界を媒
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介としたクラスター間の磁気的結合を模式的に示した
ものである。各矢印はスピンであり，実際にはFe原
子に相当すると考えてよい。またクラスター間を結ぶ
細い箇所が前述したようにBridgeである。
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Fig．1　An　iUustration　of　cluster－cluster　interaction
　　　through　grain　bomdaly
Fig．2は，　Fig．1で示される粒界を媒介としたクラ
スター間の相互作用を更に単純化したものである。図
中で正方形はクラスターに対応し（2n＋1）2個のス
ピンが存在している。また，クラスター間を結ぶ細い
線がBridgeに対応し，2m個のスピンが一次甲状に
配列している。なおスピンはイジングスピン⑤＝±
1）とした。
3．計算方法
3．1　分配関数の表記について
　Fig．2で示された系について考えてみる。系のハミ
ルトニアンzは外部磁場が存在しない場合
　　％＝一1Σ＆・畠　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　（1）
　　　　　〈の
で表わされる。ここでSl，s＝±1，1は交換エネル
ギーσ＞0）である。〈〃〉はすべての最近接対を表
わす。これより系の分配関数Zは次式で表わされる。
　　Z＝Tr（exp（一β％））　　　　　　　　　　　　　　（2）
β＝11煽τTrは全ての亀（j＝1，2…No）で張られ
る位相空間での総和を表わす。（Noはスピンの個数）
　ところで恒等式（但しη＝・±1）
　　exp（Aη）≡cosh　A（1十ηtanh　A）　　　　　　（3）
を用い，畠＝±1の性質をうまく利用すると最終的に
はZは以下の様に表わされる。
　　　　　　　　　　　声
　　Z＝（cosh　1）ρ・2N・・Σ9（1）が　　　　　　　　（4）
　　　　　　　　　　　’50
　ここで，1＝乃βのρは格子上の最近接対の総数，
〃＝tanh　1である。また8σ）は格子上のすべての点が
偶であってZ本の結線で書けるグラフの数である（但
しg（0）三1）。このように考えると系の分配関数を
求めることは格子上の閉じたグラフ数を算出すること
に帰着する。
Fig．2　2－dimensional　Ising　lattice　for　super－
　　　　paramagnetism　mode1
3．2　Vdovichenkoの方法について
　Vdovichenko　5）は9（1）の計算に際して，これを格
‘子上の閉路数を求める問題に置き換えることにより分
配関数を求めることに成功した。
　Vdovichenkoによれば
　　9（1）が＝Σ（一1）πL（π）　　　　　　　　　　　　（5）
　　　　　”
となる。ここでし（π）は全ての”重ループからの寄与
であり，
　　L（〃）＝（π！2π）一1Σ＊P（11）…1）（」”）が1＋…＋肋　（6）
　　　　　　　　　　’1，…7’”
となる。D（」茎）は11本の直線からなる1個の単純
ループからの寄与であり，各格子点毎に位相因子exp
σθ！2）の重みを与えている。又Σ＊は，11＋…＋Z。＝1
を満たす全ての（11，，，1。）の組についての和を表わ
す。g（0）＝・1の結果を踏まえると，以下の様に表わ
せられる。
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　
　　Σ8（1）がニ；exp｛一（112）ΣD（のが｝　　　　　（7）
　　Z二〇　　　　　　　　　　　　　　　　　　　Z＝1
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よって
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　Z＝（cos乃ノ）ρ・21v・・exp｛一（1！2） Σ1）（1）が｝（8）
　　　　　　　　　　　　　　　　　’＝1
となる。次に行列璃（％第α［戯男αりを考える。こ
れは聖駕第α）と（属国α’）を1本の線で連結する全
ての経路に関する和である。αとα’は点（％y）及び
（罵アりの経路方向を示す。このモデルでは4つの方向
を考える。（θ＝0，π／2，π，3／2π）よって
　　D（の＝（1ノのΣルf｝（傷．y，α1傷．y，α）　　　　　　（9）
　　　　　　　工．ン，α
となる。更に磁は一段毎の寄与を考えれば，1141駕
第α1婿外αりで表わされて，
　　妬（κ，ア，α1観ア～α’）
　　　　＝｛M臼1（％y，α1κ～y～αり｝’　　　　0Φ
となる。これより
　　　　　　　　　　　　　　　　るハア　
　　D（1）＝（1”）t・ace｛躍1｝’ニ（1”）、§（λ・）1　⑪
となる。ここでλjはMlの固有値である。よって系の
分配関数Zは次式で表わされる。
　　Z一（、。、塵2酬・｛置。（1一鴫）｝112　⑫
　　　　　　　　　　　1＝1
3．3　行列の簡約化について
　以上の結果より　．Mlの固有値｛ろ｝を求めれば分配
関数Zは導出可能である。
　そこで．Ml（％ッ，α1幼ッ～α’）の簡約化を考えよう。
まず，クラスターがN個存在する系について考察し
てみる。但しN＝瓦・罵とする。ここで瓦はκ方向
のクラスターの数，罵はア方向のクラスターの数で
ある。また，M1（％男α1幼男αりの行列の次元は4
ハ砂×4ハ砂の正方行列である。ここでδは単位胞内
に存在するスピンの数である。又これから系全体のス
ピン数2Voは1Vo＝蝸である。なお，δについては
Fig．2よりゐ＝（2π＋1）2＋4mで表わせられる。
　便宜上1匠1（κ，ア，α1幼ッ～α’）を1π1とすると，Ml．
は任意の行列S及びその逆行列S－1によって簡約さ
れる。簡約化された行列をM1’とすれば
　Ml’＝S・M1・’S－1　　　　　　　　　　　　⑬
ここで行列Sは4ハ乃×4ハ防行列である亀た⑰巡航1，
2，，，1Vo）から構成される行列であり，以下のよう
に表現される。
s→
Sl，l　SL・・一S1，・…S1，N。
52，152，2…52，ゐ…S2，κ。
樗1　亀・…亀・…啄N。
鞠。，l　SN。，2…SN。，々…SN。，N。
oの
ここで三々＝exp（一z動”「々）・励W　2（但しEは4×4．
の単位行列）と置いてみよう。r々は，位置ベクトル，
％は波数ベクトルである。この樺に設定すれば，その
逆行列S｝1を構成する毒1は以下のように表わされ
る。
　　亀1」・xp（ηガ弓）・捌W・　　　　0ゆ
ここで波数ベクトル％を
％一
m2π・錫〃㎜2πツ／y㎜］ゴー1・2・一焼　⑯
とする。なおκ㎜，ッ㎜はそれぞれ∫及びッの最大値
である。いま便宜上罵＝ハ弓＝」いとしても一般性は失
われないので，κ㎜＝ッ㎜＝Ω㎜とすれば％は以下の
ようになる。
　　炉2・η／Ω㎜　’　　　　　⑰
　次に1r1の表現について考えてみよう。1r1も4
晶帯×4ハ乃の正方行列であり，4×4行列である（』『1）」距
を構成要素とする。ここで，（1略）」ゐは以下の様に定
義される。
　　　　　　ハノ　ハア　　リ　　　　　　バ
　　（』『1）」隠≡s≡監，町回（」勤「「1）sβ溺1　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　〈紅ε）
但し（M1）S’＝．M1’（r、，αlr，，α’）＝1略（κ、，ツ，，αiκ，，
ア，，α’）
これより醸及び亀1での表現を用いれば，（1略）」距は
　　　　　　　　ハドゆ
　　（2『1）顕＝N石1Σexp（一ゴ判ず』）e罐　　　　　09
　　　　　　　　∫＝1
但し
　　　　ハド　
　　e麟＝＝Σ2匠1（r5，αlr，，αりexp（匁ガ7｝）　　　　⑳
　　　　’＝1
いまr、がconfiguration（G　1～Gf）の何れかに属すると
しよう。すると（』『1）」距は
　　（。M「1）ノゐ＝1V石1｛Σexp（一ゴαヂr、）0麟
　　　　　　　　　　　　　　　　　　（s∈Gl）
　　十Σexp（一2％’亮）e麟十・？・十Σexp（幽i％・孫）0麟
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　お
　　（s∈G2）　　　　　（s∈（劫
　　＋…　十Σexp（一ゴ勝・r，）e麟｝　　　　　　　　　　　⑳
　　　　　ヨ　　（s∈（弄）
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　と表わされる。ここでΣはconfiguration　Gρに属する
　　　　　　　　　　（s‘G♪）
全てのr、についての和である。又任意のGρについて
　は
（Σexp（一ゴ動・・r。　さε∈Gρ））恥＝｛e ｺP（ゴ偽’α）×
M1　（rs，αlr、十σ1，α’）十…　十exp（ゴ9ガC』）×
　（s∈Gρ）
．解1（r，，αlr、＋q，α’）｝×苧・xp（ゴ（9・一動）．聡）㈱
（s∈Gρ）　　　　　（8∈Gρ）
　となる。ここで2は最近接スピン数である。またr、＋
q（s＝1，2，．．2）は最近接スピンの位置を表わして
　いる。ところで系の並進対称性を用いれば
々≠ブなら
　　　Σexp（∫（9々一階）・rs）＝0　，
　　　　　　（s∈Gp）
々＝ブなら
　　　Σexp（ゴ（9ん一動）・r、）＝（ハハ）2×α　（s）　　　　　　　㈲
　　　S　（3∈Gρ）　　　　　　（s∈oρ）
但しα（S）は単位胞内での聡∈Gρの宿願を表わす。
　　　（s∈Gρ）
となり，M1はブロック毎に対角化（簡約化）される
ことが判明した。更に計算上の便宜を計る為臨（Gρ）
を次のように定義する。
　　巧陀（Gρ）≡Σexb（一げ動・rs）0鈎　　　　　　　　　　　㈱
　　　　　（　ss∈Gρ）
すると，（1『1）∫ゐは以下の様に表わされる。
　　（Mll）ノF／V石1（巧み（θ1）＋巧み（G2）＋…
＋職（Gρ）＋…＋臨（砂）一N石1’重臨（G、）　　㈲
　　　　　　　　　　　　　　5＝1
　今回計算に用いたモデルでのconfigurationをFig．
3に示す。このモデルではconfigurationは全部で11
個存在する・
　それぞれについて鷲ゐ（G、）（s＝1～11）を求めると，
以下のようになる。但しここで
　　rk＝exp（一2π碗Ω㎜）
　　H々＝⑳（一2π加Ω㎜）
　　耽＝恥の複素共役
　’Hぜ＝nkの複素共役と定める。　　　　　　　⑳
Fig．3　Scheme　of　all　configurations
巧み（G1）＝2〃zδノゐ（餅）2×
巧々（02）＝2η2δノゐ（ハ1つ2×
lili／
㌦（G3）＝δノゐ（抽）2×
　　0　ゴー112n々　　　0
［ii∴
巧み（G4）＝δ」ゐ（撞）2×
　　噛0　　　0　　0
驚、（（｝5）＝δノ調）・×
1／
i／
時i．i掬
巧た（G6）＝δノ距（M）2×
巧々（Gマ）＝2（π一1）δノ々（餅）2x
　　　rゐ　　ゴ　112H々　　O
巧々（G8）＝2＠一1）δ」々（M）2×
　　0　∫一112n々　　　0
／
粕
近藤慎一郎 79
鋤
㈱
㈲
GΦ
Gl）
㈱
㈹
Gの
　巧距（Gg）ニ2（π一1）δノゐ（餅）2×
　巧み（010）ニ2（π一1）δノゐ（M）2×
　ち距（G11）：＝｛（2π一1）2十4｝δノゐ（1Vつ2×
［漉際齢細
これより（1『1演は以下㊧様に表わされる。
　　（Mつゴ々＝δ顕×（1V＊）2×N石1×
　　　　　Ar差　ゴー112BH々
［∴雛
但し
である。以上の結果より
　　det（Eっ（届）ガ）＝
㈲
㈹
Gの
ノ重＝4％2→一2〃z－1－1，石1ニ4π2十2 ㈲
AI　cos　2π勾／Ω㎜，・cos　2π巧・／Ω㎜
十A2・（cos　2π紛／Ω㎜＝十cos　2π芳・／Ω㎜＝）十A3　　㈹
となる。ここでA1，　A2，　A3はψ＝ノ4乃，η＝B乃とし
て，以下の様に示される。
　　A1＝4η2（≠2一η2）
　　A2コ2〃ψ（2吻）Lωψ）2－1）　　　魚1）
　　A・一（1＋ωψ）2）L4吻2（ψ1一η2）
　これより分配関数3は3．2で得られた結果を踏
まえ，以下の様に表わされる
　　　　　ぼ　　　　　　　　ハダ　
Z＝（…励〃×2葡×｛、耳d・t（E一・（娼）・｝112㈲
よって
　　h1Z＝一f｝h1（1－z／2）12一←1》oh12
＋棺h｛Alc・・2・毎／Ω濾・…2鋤／Ω一
十A2・　（cos　2π毎／Ω㎜十cos　2π：乃・／Ω，㎜＝）十A3｝㈹
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となる。これより
1im（1n　Z〃Vo）＝・ln　2－Y111（1一が）12
No→oo
　　＋（8・・）一1・∫・dS｛h（Alc・・・…y
＋A2（cosκ＋cosッ）＋A3）｝ ㈹
となる。但しd5＝dxdy，積分範囲についてはx，yに
ついてそれぞれ［0，2π］の範囲で行なう（これを
領域Dとする）。又
　Y＝1im　（員〃Vo）である。
　　No→◎Q
ここで
㈲
　　9（切＝1n（A　l　cosκ・cosッ＋A2（cosκ＋cos　y）＋
A3）　　　　　　　　　　　　　　　　　　　㈹
とすれば，8（κ，ア）は領域D内で
（i）ψ〈1－21’2ηならば特異点を持たない
（皿）ψ＞1－2112ηならば特異点を有する（対数発散）。
その場合，　”＝11（ψ＋21’2η）で与えられる。よっ
てキューリー点T。は
T、＝ノノ（んBtan　h『1（11（ψ十21’2η）））
となる。また
T。（n→。。）＝一2ノノ（ゐBln（21’2－1））
㈲
㈲
となって正方イジソグ格子の解と一致する叫これは
クラスターのサイズが十分大きくなると正方イジング
格子に近づくことを意味している。
　ところで（1）よりψ＜1－21’2ηの場合相転移は存
在しない。これはBridgeの長さmが
m＞2312n2＿2n十2112 ㈲
ならば相転移が存在しないことを意味している。即ち
Bridgeの長さが十分長いと系は2次元的な性質を示
さないものと考えられる。これより二次元上では，ク
ラスター間の距離が十分はなれると，強磁性は示さな
くなると推論される。
4．結　論
　クラスター間に相互作用が存在する系について2次
元イジソグスピソ上でモデルを設定し分配関数を求め
たところ次の様なことが判明した。
　（1）Bridge長がある大きさを越えると，系自体は相
転移を示さなくなり一次元的な挙動を示す。
　（2）クラスターサイズが十分大きければ系の挙動は二
次元正方格子の挙動に近づく。
　（3）これらの結果よりこのモデルでは一次元及び二次
元的な性質が互いに競合する系だと考えられる。
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